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English translation of Abstract 



54 Dental Material with Polymerizable Phosphonic Acids 

57 The materials for dental conservation or repair on plastic base known 
in the art until now have drawbacks, as for instance rapid decrease of 
adhesion on the dental basis or a lack of self-etching properties. 

Dental materials containing phosphonic acids having the general formula I 



wherein 

= H, methyl and 
n is an integer between 2 and 1 1 ; 

and particularly bonded fabrics (bondings) as dental materials are able to 
form a strong and permanent binding/adhesion of the dental material to 
the dental basis. Moreover, they permit application of the dental material 
in the cavity in one single step, since due to the self-etching properties, 
prior etching of the dental basis is rendered superfluous. 



(HO)2P(CH2)nOC-C=CH2 
O O R1 



@ BUNDESREPUBI3 
DEUTSCHLAIMD 




DEUTSCHES 
PATENT- UND 
MARKENAMT 



® Offenlegungsschmt 
®DE 19918 974 Al 



lllllllllllllllllllllllllllllllllllllllllllllllllllllll 



® Int. Cl.^: 

A 61 K 6/083 



(g) Aktenzeichen: 
(55) Anmeldetag: 
(43) Offenlegungstag: 



199 18 974.9 
27. 4.99 
16. 12. 99 



c: 
oc 

OS 



(Bg) Innere Prioritat: 
198 25 688.4 



09. 06. 98 



(71) Anmelder: 

Degussa-Huls AG, 60311 Frankfurt, DE 



g) Erfinder: 

Lohden, Gerd, Dr., 63457 Hanau, DE; Dorn, Klaus, 
Dr., 63457 Hanau, DE; Albert, Philipp, Dr., 63456 
Hanau, DE 



Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

Priifungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

(54) Dentalwerkstoff mit polymerisierbaren Phosphonsauren 

@ Die bisher im Stand der Technik genannten Zahnre- 
staurationsmittel auf Kunststoff basis weisen Mangel, wie 
z. 8. schnelle Abnahme der Haftung am Zahnuntergrund 
Oder Fehien einer selbstatzenden Eigenschaft, auf. 
Dental we rkstoffe aufweisend Phosphonsauren der allge- 
meinen Forme! I 



(HO)2P(CH2)nOC-C=CH2 
O O R1 



(i; 



00 



worm 

= H, Methyl und 
n eine ganze Zahl zwischen 2 und 11 ist, 
und insbesundere Bondings als DerUatwerkstoffe besit- 
zen die Fahigkeit, eine starke und daucrhafte Bindung des 
Dental we rkstoffs zum Zahnuntergrund auszubilden. Dar- 
uber hinaus gestatten- sie die Einbringung des Dental- 
werkstoffs in die Kavitat in einem Arbeitsschritt, da auf- 
grund der selbstatzenden Eigenschaft cine vorherigo 
Anatzung des Zahnuntergrunds uberflussig wird. 
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DE 199 18 974 A 1 

Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung richtet sich auf einen polymerisierbaren Dentalwerkstoff mil hoher Bindungsfestigkeit zum 
Zahnuntergrund und einer selbstatzenden FahigkeiL. . , , 

Insbesondere bezieht sich die Erfindung auf einen Dentalwerkstoff auf Basis von poiymensierbaren, ethylenisch un- 
gesattigten Monomeren,* welche eine Phosphonsauregruppe besitzen, wie sie in der allgemeinen Formal I dargestelli 
sind. 

(HO)2P(CH2)nOC-C=CH2 (D 
O . O R1 . 

Als neue Denialwerksioffe im Rahmen der Erfindung gellen Zemente, Coinpomere, Composite, FuUungswerkstoffe, 
Versiegler und Verblendkunststoffe sowie Klebsioffe fUr Verblendkunsisloffe fur denlale Anwendungen. 

Kunststoffe erfahren in letzter Zeit eine zunehmende Bedeutung auf dem Gebiet der ZahnrestauraUon. Es besiehl aber 
weiterhin ein Bedarf an Kunsistoffen fiir denlale Anwendungen, die gegenuber den auf dem Markt befindhchen Matena- 
lien verbesserte Eigenschaften aufweisen. ... .u i • u 

Als Kunststoffe fiir denlale Anwendungen haben sich Dentalwerkstcffe auf Basts von poiymensierbaren, ethylenisch 
unEesattieten Monomeren etabliert. Normalerweise besitzen Acrylderivate eine gennge Afiinitat zum naturhchen Zahn- 
schmelz. Um diese Affinilat zu erhohen, werden verschiedenste funktionelle Gruppen, wie Phosphorsaure und Phosphor- 
saurederivate, an die ethylenisch ungesattigten Monomere gekoppelt. 

Aus der DE 195 44 673 oderEPO 115 948 sind Acrylderivate bekanni, welche uber eine Esterbindung mit Phosphor- 
saure oder Phosphorsaurederivaten verbunden sind. Diese Esterbindung stelll einen poteniiellen Schwachpunkl dar, der 

zum Versagen des Materials fiihren kann. ^. . . ■ i . i.- 

Aus der DE 28 18 068 ist zu entnehmen, daB bei der Anbindung der Acrylal-Einheiten an die phosphorhaltige Oruppe 
uber eine P-C-Bindung eine dauerhaftere Verankerung am Zahnuntergrund erreicht wird, da die hydrolysierbare Einheit 
fehlt In oben angegebener Patentschrift werden allerdings ausnahmslos acrylsubsiituierte Alkylphosphinsauren zur Lo- 
sune des Haftproblems vorgesleUt. Um eine gute Haftvermiltlung ethylenisch ungesiittigter Monomeren zum Zahnunter- 
grund zu erreichen, isi es notwendig, den Zahnuntergrund vor Einbringen des FiiUguis in die gelegte Kavilat anzuatzen. 
Der Zahnarzt muB deshalb zur AusRihrung dieser Arbeit zwei getrennte Schritte durchfuhren, um ein entsprechend gules 

Ereebnis zu erhalten. ... . ^ , . i-cj 

In Anbetracht des hierin angegebenen und diskuiienen Standes der Technik war es imihin Aufgabe der Erfindung, ei- 
nen verbesserten Dentalwerkstoff anzugeben, der insbesondere eine starkere und dauerhaftere Anbindung zum Zahnun- 

'"D?^"L5runB dieser sowie weiterer im einzelnen nicht naher genannter, jedoch aus den einleitenden Erorlerungen des 
Standes der Technik ableitbarer oder sich ohne weiteres erschliefiender Aufgaben gehngt durch einen Denlalwerksloff 

gernaB Anspruch 1 . _ , ^ 

Dadurch, daB der Dentalwerkstoff Phosphonsauren der allgemeinen Fonnel 1, 

(HO)2P(CH2)nOC-C=CH2 ( I ) 

Q O R1 



worin 

45 = H, Methyl und 
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n eine ganze Zahl zwischen 1 und 11 ist, • o . . i a 

als polvmerisierbarer Bestandteil aufweist, geiingt es, ZahnfiiUmaterialien zu erhalten, welche erne auBerst Starke und 
dauerhaftere Anbindung des Fullkorpers an den Zahnuntergrund bei gegenuber dem Stand der Technik gleichbleibend 

cuter Haftung zu erreichen. f-DtT>i 
Denialwerksioffe, welche sich ganz besonders gut fur den oben angegebenen Einsatz auszeichncn, besitzen als Rest K 
eine Methvlcruppe und/oder weisen ein n von 1 bis 3 in den Phosphonsauren der allgcnjeinen bormel I aul. 

Phosphonsauren der allgemeinen Fonnel I konnen durch die Urnselzung der Verbindungen der allgemeinen Fonnel U 
mit Phoshorigsauredialkylestem der allgemeinen Fonnel in zu Monoalkylphosphonsiiureestern der allgemeinen Fonnel 



IV (Schema 1) hergestellt werden. 

Schema 1 



o 

^ <:?^^>^°'^^ + H-P-OR3 R30 

OR4 




65 



(II) (III) (^^^ 

wobei lur II Oder Acetyl stcht und m = n 2 ICir n > 2 ist. sowie und R-* unahhiingig voncinandcr cincn linearcn 



Oder verzweigten (C|^^pklkylrest bedeuten konnen. Als Alkylreste konnenl 

pyl, sec-Bulyl, IsobutyTTtert.-Butyl eingeseizi werden. 

Im Falle von = Acetyl wird die Verbindung der allgemeinen Formel IV vor deren Weiterverarbeitung zur allgemei- 
nen Verbindung der Formel IV mil = H hydrolysiert. 

Anschliefiend setzt man Verbindungen der allgemeinen Formel IV mit R^ = H mil Verbindungen der allgemeinen For- 
mel V um (Schema 2), 
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yl, Eihyl, n-Propyl, n-Buiyl, Isopro- 



R30— P-Mn 

I 

OR4 



OR2 



Schema 2 



R1 




CI 



R30— P— 
OR4 




R1 



10 



15 



(IV) 



(V) 



(VI) 



wobei Verbindungen der allgemeinen Foniiel VT erhalten werden, worin R- bis R"* die oben angegebene BedeuLung be- 20 
sitzen und R' fiir H oder Methyl stehi. 

Im Falle von n = 1 ist die Ausgangssubsianz TV kiiuflich erwerbbar. 

AbschlieRend hydrolysiert man die Verbindung der allgemeinen Formel VI zu den gewunschien Produkten der allge- 
meinen Fonnel I (Schema 3). 

25 

Schema 3 



R30— P— (-^ 

OR4 O 




R1 



HO— P-f^° 
OH 




R1 



31) 



(VI) (I) 

Bevorzugt wird die in Schema 1 dargesielhc Rcaktion ohne Zusatz eines Losungsniitiels in Substanz durchgefiihri. 
Diese Reaklionsfblge ist schon beschrieben in Houben-Weyl, 4. Aufl., Bd. XII/1, S. 463 IT. 

Befindet sich anstelle von R^ eine Acetylgruppe, so kann die notwendige Hydrolyse bevorzugt mit eineni Alkalihy- 40 
droxid in eineni Alkohol durchgefuhrt, ganz bevorzugt ist in diesem Zusamrnenhang der Einsatz von KOH und Methanol 
als Base und Losungsmittel durchgefuhrt werden (wie in DE 30 21 264 C2 beschrieben). 

Die Unisetzung aus Schema 2 kann z. B. nach der Einhom-Variante in einem inerten organischen Losungsmittel unter 
Zusatz von Pyridin als Base erfolgen. Es ist jedoch auch eine analoge Umsetzung nach Schottcn-Baumann im 2-Phasen- 
Systeni denkbar. 45 

Als inerte organische Losungsmittel konnen 1 ,2-Dichlorethan, Toluol, Xyiole, Dichlorbcnzol eingesetzt werden. 

Die Abspaltung der linear oder verzweigten Alkyigruppen aus der allgemeinen Fonnel VI kann bevorzugt in einem 
inerten organischen Losungsmittel unter Zusatz von Ethylacetat ntitTrimethylbronisilan und anschlieBend mit Methanol 
erfolgen. Als geeignete inerte organische Losungsmittel konnen Chlorofomi, Dichlormethan, Tetrachlomiethan einge- 
setzt werden. 5» 

ErfindungsgeinaB kann der DenlalwerkslotV uufweisend Phosphonsauren der allgemeinen Fomiel I als wirksainer Be- 
standieil ein Bonding sein. 

Durch den Einsatz der verglichen iiiit den Dialkylphosphinsauren aus DE 28 18 068 schr viel saurercn Phosphonsau- 
ren der allgemeinen Fonnel I wirken diese dcshalh als selbsiiilzende Komponenie in sclbstiitzenden Bondings. 

Weitcrhin konnen die Phosphonsauren der allgemeinen Fonnel I in DentalwerkslolTen wic Zemcnte, Compomere, in 55 
Composite, Fullwerkstoffe, Versiegler und Verblendkunsistoffen oder Klebstoffe fiir Verblendkunststoffe sein. 

Dadurch, daB man wiiBrige Losungen der neuen Phosphonsauren der allgemeinen Forniel I in Denialwcrkstollcn ein- 
setzt, gelangt man erfindungsgemaB und in besonders vorieilhafter Weise zu neuen selbstiilzenden Denialwerkstoffen. 
Der Vorteil dieser Materialien isU daB sie troiz siarker und daucrhaftercr Bindung an den Zahnuntergrund eine selbstiit- 
zende Eigcnschafr besitzen, die es dem Zahnarzl erlaubt, enigegen dem wSland der Icchnik mit einem ArbeitsschritI den 60 
DentalwerkstolTin der Kavitiit des Zahnes zu verankern. Der Stand der Technik bcschreibi lediglich Systeme, die durch 
Mischen von mehreren Komponenten in der Lage sind. ahnlich zu wirken. 

Die Bondings weisen insbesondere eine Zusununenseizung aus den Bcstandteilcn i bis iv auf, wobei die Summe der 
Bestandlcilc i bis iv zusammen 100Gew.-% ergiht und der Bestandlcil 

f>5 

i) 5-8()C;ew.-% Wasser. 

ii) 1-90 Cjcw.-% Phosphonsiiure der allgemeinen Formel I. 

iii) 0,5 5 Gew.-% ubliche ZusLitze, 
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iv) 5-90 Gew.-'l^PPs weiteren Monomeren, 

v) 0bis20%Fullstoff und 

vi) 0 bis 50% anderer Losungsmittel 

5 ist 

•Qbliche Zusatze konnen Initiatoren, Beschleunigen Siabilisaioren sein. Andere Losungsmiiiel konnen sein Aceion, 

^^^s°weitere Monoinere konnen beispielsweise in Beirachi koinmen Triethylenglykoldimeihacrylat (TEGDMA), Te- 
iraethylenglykoldimethacrvlat, Glvcerindimethacrylai (GDIVIA), Glycerindimethacrylau Bowenmonomer Hydroxy- 
10 eihylmeihacrylat., Urethandimethacrylate, Polyethylenglykoldiinethacrylate. Diese Aufzahlung isi beispielhaft und nichi 
abschlieBend zu verstehen. . ^ . r, i 

Fuilstoffe sind u. a. Glaser in irregularer und spharischer Form, Aerosile, Hydroxylapatiie, Prapolymerisate, Folysilo- 
xane und/oder SchichisiUkate. Unier SchichtsiUkaten werden Silikate mil unendiichen 2-dimensionaien Strukturen ver- 
standen, welche ggf. hydrophobisiert sein konnen, u. a. Benionite. Die ins Auge gefaBlen Fuilstoffe werden in der 

15 DE 196 40 454naherausgefuhrl. ....... ^ „ • u -l 

Die folgenden Beispiele sollen die dargelegte Erfindung verdeutlichen, sie jedoch keinesfalls emschranken. 

I) Herstellungsbeispiele 

Synthese von 2-Acetoxyeihanphosphonsauredimethylester 

In einern 2-l-Dreihalskolben mil RuckfluBkuhler und Tropfirichier werden 1000 g Dimerhylphosphii (9,1 inol) vorge- 
IcEi und unter Slickstoff auf 120°C erwarmt. Uber den Tropflrichter wird iiber eine Zeit von 2 Siunden eine Losung be- 
stehend aus 200 g Vinviacetat (2,3 mol), 19,0 g AIBN (0,12 rnol) und 27S g Dimethylphosphil (2,5 mol) zugetropft. 
Nach beendeter Zugabe wird 2 Siunden bei 120°C weirergeriihrU abgekuhll und das uberschussige Dimethylphosphil 
dutch Vakuumdestillation abgeirennt. 

Der Rucksrand wird fraktioniert im Olpumpenvakuurn desiilhert. 

Man erhiilt 395 g einer farblosen Fliissigkeit (2,01 niol; Ausbeuie: 88%) bei 93"C/0,5 Torr. 
^H-NMR (CDCI3): 2.04 ppm (s, 3H); 2.20 (m, 2H), 3.75 (d, 6I-I); 4.30 (nu 2H) 

Synthese von 2-Hydroxyethanphosphonsaurediniethylester 

'^74>i 2-Aceioxverhanphosphonsauredimethylester (1,4 mol), 445 g Methanol (13,9 mol) und 2 g Kaliumhydroxid 
werden 2 Stunden'bei Raumtemperatur geruhn. Am Rotations verdampfer werden das uberschussige^Met.hiuiol und der 
entstandene Essigsauremerhylester abdestiUiert. Der Rucksrand wird ini Hochvakuum destiUiert (112 C/0,05 Torr). 
184 5 g der farblosen Flussigkeit entsprechen einer 10 Ausbeute von 86%. 
■ 'H-NMR (CDCI3): 2.12 ppm (m, 2H), 3.75 (d, 6H); 3.88 (m, 2F1); 4.35 (s, IH) 
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Synthese von 2-Methacryloxyethanphosphonsauredimeihylester 

38 5 K Hvdroxyethanphosphonsauredimethylester (250 mmol) werden in 150 ml trockenein Dichlonnethan gelosi 
^3 7e Pvridin (300 inmol) werden zugeeeben und die Losung auf O^C abgekiihlt. 31,4 g Methacrylsaurechlond 
("360 nunol) werden so zugelropft, daB die Temperatur der Losung 5"C nicht iibersteigt. Nach beendeter Zugabe wird 
30 min bei O^C und anschiieBend 2 Stunden bei 25"C geruhn. AnschlicBend werden 5 ml Methanol zugegeben und das 
Losungsruiltel abdestiUiert. Der Riickstand wird miltels Saulcnchromatographie an Kieselgel aulgetrennt (Elutionsmit- 
tel: 1. Ethylacetat; 2. Tetrahydrofuran). Das Produkt bildet die letzte Fraktion. 
Ausbeute: 24 g einer farblosen Flussigkeit (108 mmol; 43%) 
»H-NMR (CDCI3): 1 .95 ppm (s, 3H); 2.25 (ni, 2H); 3.75 (d, 
6H); 4.40 (m, 2H); 5.62 (s, IH); 6.13 (s, IH) 

Synthese von 2-Methacryloxyethanphosphonsaure-bis-trinielhylsilylesier 

1^ K 2-Methacrvloxvcthanphosphonsauredimethvlestcr (67,5 mmol) werden in 40 ml irockenem Dichlonnethan ge- 
lost und mii 0 5 g Erhvlacetat vcrsetzt. Unter RLihren werden langsam 21 .70 g Trimeihylbromsilan (142 mmol) zugege- 
ben Die Losung wird 1 Siunde bei Raumtemperatur gelosi. AnschiieBend werden alle leichtlluchiigen Besiandteile der 
Losung im Vakuum enlternt. Zuruck bleiben 22,90 g einer farblosen Flussigkeit, die nichi weiter aulgearbeiici wird, son- 
dern dirckt der Methanolysc zugefiihn wird, 

Svnthese von 2-Methacryloxyethanphosphonsiiure 



'^'^ 90m ^-Methacrvloxveihanphosphonsaure-bis-trimeihvlsilvlesier (Rohprodukt) werden mit 20 ml Methanol (was- 
scrfrci) versetzt und 15 Minuten bei Raumtemperatur geruhn. Im Vakuum werden die leichtlluchMgen Losungsbestand- 
ieile abKeircnnt. Der Riickstand wird bei SiTC am Kugelrohr (0,2 Torr) von Nehenprodukten belreii. 12 S4 g der leicht 
viskosen Flussigkeit entsprechen einer Ausbeute von 98% (be/ogen auf 2-Mcihanacryloxyeihanphosphc)nsauredime. 

5-NMR (CDCl,): 1 .92 ppm (s, 3H): 2.27 (m, 2H); 4.40 (m. 2H)i 5.60 (s. n-I);6.11 (s. IH), 9.60 (s. 2TI) 

Vollkommen analog erfolgie die Darsiellung von: 

3-Aceloxypropanphosphonsauredimelhylester 
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wurde das Produkt in einer Ausbeuie von 82% errf! 



Ausgehend von Aily| 
Siedepunkt: 106°C/O,5Tbrr 
^H-NMR (CDCI3): 1.85 ppm (m, 2H); 1.95 (m, 2H); 2.08 (s, 3H); 3.75 (d, 6H); 4,12 (t, 2H) 
3-Hydroxypropanphosphonsauredimeihylester 
Ausbeute: 96% 

Das Produkt wurde zur Vermeidung von Zersetzung nicht destillieri. 

^H-NMR (CDCI3): 1.88-1.95 ppm (m, 4H), 3.65 (t, 2H); 3.75 (d, 6H); 3.92 (s, IH) 

3-Methacryloxypropanphosphonsauredimethylester 

Ausbeute: 36% 

^H-NMR(CDCl3): 1.85-1.95 ppm (m, 5H); 2.15 (m, 2H); 3.75 (d, 6H);4.28 (m,2H); 5.62 (s, IH); 6.13 (s. IH) 

3-Methacryloxypropanphosphonsaure-bis-trimethylsilylester 

Ausbeute: 96% (Rohprodukt) 

3-Methacryloxypropanphosphonsaure 

Ausbeute: 95% 

*H-NMR (CDCI3): 1.84-1.92 ppm (m, 5H); 2.14 (m, 2H); 4.25 (m. 2H); 5.60 (s, IH); 6.11,(s, IH), 9.70 (s, 2H) 

Synthese von Methacryloxymethylphosphonsaurediethylester 

6,32 g (37,6 mmol) Hydroxymethylphosphonsaurediethylesier (Aldrich) werden in 20 ml trock. Dichionnerhan gelosl 
und 3,57 g Pyridin (45 minol) zugegeben. Es wird auf 0°C abgekiihlt. 4,70 g (45 mmol) Methacrylsiiurechlorid werden 
so zugetropft, daB die Ternperaiur der Losung 5^C nichi ubersteigt. Nach beendeter Zugabe wird 30 niin bei 0"C und an- 
schlieBend 2 Stunden bei 25"C geruhrt. AnschlieBend werden 5 ml Methanol zugegeben und das Ldsungsinittel abdeslil- 
liert. Der Ruckstand wird mittels Sauienchromatographie an Kieselgel aufgetrennt (Elutionsmittel: 1. EthylacetaO- Das 
Produkt bildet die letzte Fraktion. 

Ausbeute: 4,8 g einer farblosen Flussigkeit (20,3 mmol; 54%) 

'H-NMR (CDCi3): 1.34 ppm (t, 6H); 1.97 (s, 3H); 4.18 (m, 4H): 4.48 (d, 2H); 5.61 (s, IH); 6.16 (s, IH) 

Synthese von Methacryloxymethylphosphonsaure 

Synthese analog zu den hoheren Homologen. 
Ausbeute: 95% 

'H-NMR (CDCI3): 1.94 ppm (s, 3H); 2.27 (m, 2H); 4.4 (m, 2H): 5.62 (s, IH); 6.18 (s, IH), 10.40 (s, 2H) 

Beispiele fiir Zusarnnicnseizungen 



Beispiel 


A 


B 


C 


2-Methacryloxyethanphosphonsaure 


1,0 g 


1,5 g 


2,0 g 


Ethanol 


0,5 g 


0,5 g 


0,5 g 


H2O 


2,6 g 


2,6 g 


2,6 g 


Hydroxyethyl-methacrylat 


3,0 g 


3,0 g 


3,0 g 


Glycerindimethacrylat 


2,9 g 


2,4 g 


1,9 g 


Campherchinon 


10 mg 


10 mg 


10 mg 


Ethyl-4- (dimethylamino) benzoat 


10 mg 


10 mg 


10 mg 



Anwendungslest, Haftfestigkeit an Dentin und Schmelz: 
Die Eignung der neuen Monomere wird durch die Haftfesiigkcil an Dentin und Schmelz im Zugvcrsuch ubcrpriifl. In 
Abb. 1 ist eine solche Prufanordnung dargestelll. Auf einern Rincicr/.ahn 1 isl cine Klebeniaske 2 aufgcbracht. In der 
Aussparung der Klebcrnaske 2 siizt direkt auf dem Zahn 1 das Bonding 3. Auf den Bonding 3 ist das Kunsistoff-Ful- 
lungsmaterial 4 angebrachl, auf deui ein Metallzylinder 5 niit Bohrung 6 siizi. Die Rinderziihnc 1 starnincn aus einer 
Herde. Nach der Exlrakiion werden sie maximal 1 Monat bis zur Verarbcilung bei -33''C gelagert. Die Rindcrziihne 1 
werden vor der Praparation sorgfiihig mechanisch gercinigt. Danach werden sie durch NaBschlcifen auf SiC-Papieren 
der Komungen 240 und 600 soweii beschliffen, daB eine ausreichend groBe und schmelznahe Deniinflachc zur Vcrfu- 
gung steht. Nach Abspiilen mit deionisienein Wasser und Trockncn im Druckluflstrom wird eine Klebemaske 2 rnii einer 
Ausslanzung von 4 mm Durchmesser auf das Dentin/Schmelz geklcb!. AnschlicBcnd wird mit eincm Hinmal-Pinsel die 
Zubereitung 3 auf das Denrin aufgetragen, und man IciBt diese 30 s einwirken. Danach wird im Druckluflslrom 5 s gc- 
trocknet und mit einer PolynierisaTionsleuchle Dcgulux (Degussa) 20 s lang behchiei. SchlieBlich wird auf die gchiirteie 
Bondingschicht 3 das Kunstsioff-Fiillungsmalerial 4 Degulill mineral (Degussa) in einer dunnen Schicht aufgetragen 



10 



DE 199 18 974 A 1 

und 40 s mit der Pol>^^Ritionslampe belichtet. Auf das Kunstsioff-Fiillungsi^Bffal 4 wird dann ein Metal Izylinder 5 
(Durchmesser: 6 mm) mit einern Zwei-Komponenten Sekundenkleber geklebi. Dieser Metallzylinder enthalt am oberen 
Ende eine Bohrung 6, damit die Probe in der Probeaufhahme der Universal-Priifmaschine durch einen Stifi befesiigt wer- 
den kann (vgL Abb. 1). Die Proben werden nach der Praparation 24 h bei 37"C in einer 0,l%igen wiiBrigen Chloramin 
T -Losung gelagert. Die Zughaftfesiigkeit wird mit einer Querhauplgeschwindigkeit von 1 mm/min durchgefuhn. Dabei 
ergibt sich die Haflfestigkeit aus der Zugkraft und der Klebeflache am Zahn, die durch die Ausstanzung in der Klebe- 
maske 2 bestimmt wird. Die Zughaflfestigkeit wird jeweils an 6 Proben bestimmt und als deren Mitteiweri. angegebcn. 

Fiir die selben Zubereitungen wurde auch die ZughaftfesUgkeil an Rinderschmelz bestimmt. Hierbei wird analog der 
Praparation an Dentin vorgegangen. 





Zubereitung 


Zughaf tfestigkeit 
[MPa] 


Zughaf tfestigkeit 
[MPa] 


15 




an Dentin n = 6 


an Schmelz n = 6 




Beispiei A 


10,5 


17, 3 


20 


Beispiel B 


12,0 


16, 0 




Beispiei C 


14,2 


17, 3 


25 
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Patentanspriiche 

L Dentalwerkstoff aufweisend Phosphonsauren der allgemeinen Forinel T 

(HO)2P(CH2)nOC— C=CH2 ( I.) r 

O O R1 

worin 

= H, Methyl und 
n eine ganze Zahl zwischen 1 und 11 isi. 

2. Dentalwerkstoffnach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnel. daR R' = Methyl ist. 

3. Dentalwerkstoffnach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnel, daB n = 1 bis 3 ist. 

4. Dentalwerkstoff nach einem oder mehreren der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnel, dal.^ dieser ein Bon- 
ding ist. 

5. Bondings nach Anspruch 4, besiehend aus 

i) 5-80 Gew.-% Wasser, 

ii) 1-90 Gew.-% Phosphonsiiure der allgemeinen Formcl I, 

iii) 0,5-5 Gew.-% ubliche Zusatze, 

iv) 5 - 90 Gew.-% Monomere, 

v) 0 bis 20% FiillstotTe, 

vi) 0 bis 50% andere Losungsmitiel, wobei i)-vi) zusanuucn 100 Gcw.-% ergibt. 

6. Dent Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB dieser ein Zcrncnt I'ur deniale Anwcndungen isi. 

7. Dentalwerksiot^'nach eineni oder mehreren der Anspriiche 1 bis 3 dadurch gekennzeichnel, daB dieser ein Com- 
pomer fiir dentale Anwendungen isi. 

8. Dentalwerkstoffnach eincni oder mehreren der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnel, daB dieser ein Com- 
posit, Fuliungswerkstoff. Versiegier und Verblendkunsistoff fur dentale Anwendungen isi. 

9. Dentalwerkstoff nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 3. dadurch gekennzeichnel, daB dieser ein Kleb- 
stoff fiir Verblendkunstsiotfe fur deniale Anwendungen ist. 



Hierzu 1 Seite(n) Zeichnungen 



60 



65 



6 



- Leerseite - 




902 050/569 



This Page is Inserted by IFW Indexing and Scanning 
Operations and is not part of the Official Record 

BEST AVAILABLE IMAGES 

Defective images within this document are accurate representations of the original 
documents submitted by the applicant. - 

Defects in the images include but are not limited to the items checked: 

□ BLACK BORDERS 

U IMAGE CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

□ FADED TEXT OR DRAWING 

□ BLURRED OR ILLEGIBLE TEXT OR DRAWING 

□ SKEWED/SLANTED IMAGES 

□ COLOR OR BLACK AND WHITE PHOTOGRAPHS 

□ GRAY SCALE DOCUMENTS 

□ LINES OR MARKS ON ORIGINAL DOCUMENT 

□ REFERENCE(S) OR EXHIBIT(S) SUBMITTED ARE POOR QUALITY 

□ OTHER: 

IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 
As rescanning these documents will not correct the image 
problems checked, please do not report these problems to 
the IFW Image Problem Mailbox. 



